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(54) Composition extrudable pour la formation de feu ill es non tissees d'elastomere sensible a la pression et ma- 
teriaux composites incorporant une telle feuiiie. 

(57) La composition renferme un polymere elastomere et 
une resine generatrice d'effet collant et elie peut egalement 
contenir une polyolefine. Le materiau en feuiiie non tisse 
peut etre un voile non tisse forme de fibres entrames a 
Tetat fondu. Le siratifie peut etre forme par mise sous ten- 
sion du materiau en feuiiie elastomere (3) et liaison d'au 
moins un voile frongable (4, 5) (par exemple un voile de po- 
lypropylene lie par voie centrifuge^ ou materiau en feu tile 
sous tension (3) par application d une pression, la liaison 
etant obtenue grace au caractere collant du materiau en 
feuiiie elastomere sans application de chaleur en vue de 
ramollir le materiau en feuiiie et/ou le ou les voiles fron$a- 
ble(s). 
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La presente invention concerne une composition extruda- 
ble adaptee a former un voile non tisse (par exemple un 
film, une feuille, etc.) d'elastomere sensible a la 
pression, et des materiaux composites formes a partir de 
cette composition- Plus particulierement , la presente 
invention concerne des materiaux composites comprenant au 
moins une feuille elastomere formee de ladite composition 
extrudable liee a l'etat etire a au moins un voile 
froncable* 

Depuis quelques temps, 1 1 homme de~~l f art a bente de 
former des voiles elastomeres non tisses fibreux a partir de 
resines elastomeres. Par exemple, des tentatives ont ete 
faites pour former des voiles elastomeres non tisses fibreux 
en utilisant des resines elastomeres KRATOl^G. KRATO*/^ est 
une marque enregistree au nom de Shell Chemical Company de 
Houston, Texas, pour divers copolymeres sequences elastome- 
res polystyrene/poly(ethylene~butylene)/polystyrene. Dans le 
brevet US n° 4 323 534, il est indique que les resines de 
caoutchouc KRAT01T% sont trop visqueuses pour etre extrudees 
seules sans rupture substantielle de la masse fondue du 
produit ; et que diverses resines de KRATO^G devraient etre 
raelangees avec un compose chimique gras, tel que l'acide 
stearique avant 1 1 extrusion, et par exemple, etre etirees a 
l'etat fondu pour surmonter le probleme de la viscosite. 
Cependant, les proprietes physiques du produit obtenu par ce 
procede, par exemple, une nappe non tissee de fibres etirees 
a l'etat fondu etaient apparemment non satisf aisantes car, 
apres la formation du voile non tisse, sensiblement tout le 
compose chimique gras est elimine du voile non tisse de 
micro-fibres extrudees par le trempage du voile dans des 
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alcools ayanb une bonne capacite a solubiliser le produit 
chimique gras utilise. 

Pour surmonfcer les difficultes indiquees ci-dessus et 
qui sont, par exemple, liees a la viscosite, il a ete 
propose de former des produifcs elastomeres non tisses a 
parfcir de materiaux copolymeres sequences elastomeres en 
prevoyant des compositions elastomeres extrudables qui sont 
des melanges de (1) un copolymere sequence A-B-A' , dans 
lequel "A" et «A'» peuvent etre identiques ou differents et 
sont chacune des sequences terminales de polymere thermo- 
plastique qui comporfcenfc un motif styrene, tel qu ' un motif 
poly( vinyl arene ) et dans lequel »B" est une sequence 
intermediate elastomere poly( ethylene -butylene ) , avec (2) 
une polyolefine qui, lorsqu'elle est mclangee avec le 
copolymere sequence A-B-A ' et soumise a des conditions de 
pression et de temperature elevees appropriees, peut etre 
extrudee sous la forme melangee avec le copolymere sequence 
A-B-A' . La presence de la polyolefine dans le melange sert a 
reduire la viscosite de la composition par comparaison avec 
la viscosite du copolymere sequence pur A-B-A' et done 
augmente les possibility d' extrusion de la composition. Un 
tel melange doit etre une composition qui, apres extrusion, 
se solidifie pour former des produits elastomeres. 

Ainsi, en utilisant un melange du copolymere sequence 
et de la polyolefine, la composition peut etre extrudee a 
des temperatures et pressions classiques et, en particulier, 
elle peut etre extrudee a des temperatures inferieures aux 
temperatures auxquelles les copolymeres sequences se degra- 
dent ou brulent. La composition extrudable peut donner une 
variete de produits, tels que par exemple des voiles 
elastomeres non tisses fibreux ayant de preference des 
micro-fibres d'un diametre raoyen n'excedant pas environ 100 
microns, et de preference ayant un poids moyen par unite de 
surface n'excedant pas environ 300 g par metre carre, par 
exemple un poids moyen par unite de surface allant d ' environ 
5 g par metre carre a environ 100 g ou plus par metre carre. 
A propos de cette composition extrudable, on peut 
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reporter a la demande de brevet des Etats-Unis n» 760 698 
deposee le 30 juillet 1985, - aux noms de Tony J. WINESKI et 
Michael T. MORMAN, ayanfc pour titre "Polyolef in-Containing 
Extrudable Compositions and Methods for Their Formation Into 
Elastomeric Products- , demande a laquelle correspond la 
demande de brevet francaise n° 2 585 71 3. 

En outre, des recherches sont en cours sur les 
utilisations des voiles elastomeres non tisses, soit en 
eux-memes, soit en tant que partie d'un stratifie composite. 
Ainsi, des tissus composites comprenant au moins une couche 
de tissu textile non tisse fixe mecaniquement a une couche 
elastomere sont connus. Par exemple, le brevet US 
n° 4 446 189 decrit des materiaux stratifies textiles 
comprenant une couche interne de materiau elastique, tel 
qu'une mousse de polyurethane d'une epaisseur d' environ 0,64 
mm, fixee par poinconnage a 1» aiguille en une serie 
d' emplacements a une couche de tissu textile non tisse. Les 
couches superposees poinconnees a 1' aiguille sont ensuite 
etirees a 1 • inter ieur des limites elastiques de la couche 
elastique pour etirer de maniere permanente le materiau de 
la couche de tissu non tisse qui est reuni par poin 9 onnage a 
1' aiguille. Lorsqu'on laisse la couche elastique se detendre 
et revenir sensiblement a sa condition anterieure a 
l'etirage, la couche de tissu non tisse off re un volume 
accru par suite du relachement de ses fibres etirees en 
permanence • 

De plus, le brevet US n« 4 209 563 decrit un procede de 
fabrication d'un materiau elastique qui consiste a faire 
avancer en continu des fibres relativement elastomeres et 
allongeables mais relativement non elastiques sur une 
surface de formation et a lier au moins certains des 
croisements entre fibres pour former un textile coherent qui 
est ensuite travaille mecaniquement comme par etirage apres 
quoi on le laisse se relacher. Comme le decrit le brevete a 
la colonne 8, lignes 19 et suivantes, le module elastique du 
tissu est sensiblement reduit . apres l'etirage, ce qui se 
traduit par le relachement des filaments non elastiques 
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efcires en permanence et la formation de boucles pour 
augmenter le volume et ameliorer le toucher du tissu. Ce 
brevet indique que la liaison des filaments pour former le 
tissu coherent peut utiliser des formes de gauffrage ou des 
5 resserrements entre des rouleaux chauffes lisses. 

Le brevet US n° 2 957 512 concerne un procede de 
production de materiaux en feuilles composites elastiques et 
il decrit qu'un voile fibreux reticule forme d • un materiau 
elastomere tel que le caoutchouc, y compris les copolymeres 
10 de butadiene-styrene, peut etre utilise comme couche 
elastique d ' un materiau composite. Le brevet indique qu'une 
couche de materiau en feuille relachee peut etre munie d ' un 
voile fibreux de materiau elastomere d'une surface plus 
petite que celle du materiau en feuille etire de facon a le 
15 conformer en surface a la surface du materiau en feuille et 
les couches sont liees ensemble en des points ou des zones 
espaces. Lorsqu'on laisse la couche elastomere fibreuse se 
relacher, il est indique que le corps composite a une 
structure de voile fibreux en materiau elastomere lie en des 
20 zones ou lignes espaces a une couche de materiau en feuille 
souple crepe ou ondule . 

En outre, il a ete propose d'apporter un materiau 
elastique composite comprenant au moins un voile froncable 
lie a au moins un voile elastique, dans lequel le voile 
25 elastique (qui peut comprendre un voile fibreux, tel qu'un 
voile non tisse de fibres elastomeres, par exemple des 
fibres elastomeres entraxnees a l'etat fondu) est mis sous 
tension pour l'allonger ; le voile elastique allonge est lie 
a au moins un voile froncable dans des conditions qui 
30 ramollissent au moins des parties du voile elastique pour 
former un voile composite lie ; et (c) le voile composite 
est relache immediatement apres 1' etape de liaison, grace a 
quoi le voile froncable est fronce pour former le materiau 
elastique composite. Un tel procede propose comporte une 
35 etape de liaison du voile elastique allonge au voile 
f roncable par mise en place, l'un sur 1» autre, des voiles 
elastiques et froncables, et une etape d ' application de 
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chaleur et de pression aux voiles empties, par exemple, dans 
des emplacements de liaison par chauffage sur le voile 
elastique a une temperature allant d'au moins environ 65°C a 
environ 120°C, de preference d'au moins environ 70 °C a 
environ 90°C. Dans ce precede propose, les fibres elastome- 
res peuvent etre formees de (l) copolymeres sequences 
A-B-A ' j dans lesquels A et A' peuvent etre des sequences 
terminates identiques ou differentes et chacune est une 
sequence terminate ou un segment polymere thermoplastique 
qui comporte un motif styrene, tel qu'un polystyrene ou des 
homologues du polystyrene et B est une sequence intermediai- 
re ou un segment polymere elastomere, par exemple une 
sequence intermediate choisie dans le groupe comprenant le 
poly(ethylene-butylene), le polyisoprene et le polybutadie- 
ne, ou (2) des melanges d'une ou plusieurs polyolefines avec 
les copolymeres sequences A-B-A • , la polyolefine etant 
choisie parmi un ou plusieurs polyethylene, polypropylene, 
polybutene, copolymere d' ethylene, copolymere de propylene 
et copolymere de butene. Le voile froncable peut etre un 
materiau non tisse, non elastique, de preference un materiau 
compose de fibres formees a partir de materiaux choisis dans 
le groupe comprenant les fibres de polyester, par exemple, 
des fibres de poly ( terephtalate d' ethylene), des fibres de 
poly(olefine), des fibres de polyimide, par exemple des 
fibres de nylon, des fibres cellulosiques , par exemple des 
fibres de coton et leurs melanges. A 1 ' egard de ce materiau 
clasfcomere composite propose et de son procede de prepara- 
tion, on peut se reporter a la demande de brevet des 
Etats-Unis n° 760 437 deposee le 30 juillet I985, aux noms 
de Jack D. TAYLOR et Michael J. VANDER WIELEN, intitulee 
"Composite Elastomeric Material and Process for Making the 
Same", demande a laquelle correspond la demande de brevet 
europeenne n° 0 217 032. 

Dans ce procede propose de fabrication de materiaux 
elastomeres composites, la liaison entre les couches du 
stratifie est obtenue, par exemple, par voie thermique ou 
par soudage par ultra-sons, qui ramollit au moins des 
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portions d'au moins l'un des voiles, de f 39011 a effectuer la 
liaison par application de chaleur et de pression. En raison 
de la liaison des films par chauffage, et du fait que le 
film elastomere est lie a l'etat etire, une difficulte 
5 resultant du fait que cette liaison s'opere sous application 
de chaleur, peut se traduire par une perte de la capacite du 
voile elastomere a se contracter si on le laisse se 
refroidir, meme brievement, a l'etat efcire. Une technique 
proposee pour surmonter cette difficulte est de laisser le 
10 voile composite se contracter immediatement apres la 
liaison. Cependant, la necessite de permettre au composite 
de se relacher immediatement apres la liaison impose une 
condition supplement aire dans la procedure. De plus, des 
problemes supplementaires se font jour en raison de 
15 l 1 utilisation de chaleur pendant la liaison. Ainsi, le 
nombre de ruptures dans le voile est eleve et les brulures 
traversantes (des percages du voile elastomere aux points de 
liaison) ainsi qu'une re-durcisseraent indesirable du voile 
elastomere entraine a l'etat fondu se produisent par suite 
des temperatures de liaison relativement elevees. 

En outre, en utilisant, par exemple des melanges de 
KRATO^/polyethylene pour former le voile elastomere, il est 
tres difficile de lier de tels voiles elastomeres a divers 
materiaux souhaitables, tels que le polypropylene lie par 
voie centrifuge, par exemple, utilises comme voiles fronca- 
bles dans le materiau composite. On connait diver ses 
compositions d'adhesif sensibles a la pression. Par exemple, 
le brevet US 4 294 936 decrit des compositions d'adhesif 
sensibles a la pression, formees (l) d'un copolymere 
30 sequence thermoplastique caoutchouteux synthetique, par 
exemple un copolymere sequence A-B-A ou A-B, dans lesquels 
les sequences A sont des sequences thermoplas tiques et les 
sequences B sont des sequences caoutchouteuses et elles 
peuvent etre lineaires, ramifiees ou radiales, ou un melange 
35 de celles-ci ; (2) un polymere non caoutchouteux qui est de 

preference un copolyester, par exemple un copolyester ayant 
au moins deux motifs ester differents ; et une resine 
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g6nera trice d'effet collant. Comme exemples de copolymere 
sequence, on peut citer le KRATO^ 1102 deja decrit 
(copolymere sequence styrene-butadiene-styrene ) eb le KRATO 

1107 (copolymere sequence styrene-isoprene-sbyrene ) . Comme 
composant non caoufcchouteux, il est decrit un copolyester 
bien que 1 • on puisse utiliser le polyethylene et le 
polypropylene. Comme resine generatrice d'effet collant, il 
est decrit la rosine et la rosine dehydrogenee ainsi que des 
resines phenol-formaldehyde liposolubles , entre autres. Ce 
brevet indique en outre que la composition adhesive peut 
etre appliquee par melange et fusion des materiaux dans une 
extrudeuse et revetement direct sur un support convenable ; 
et que les adhesifs peuvent etre appliques entre autres a 
des textiles non tisses. 

Le brevet US n°3 783 072 decrit des procedes de 
production, par extrusion, de f euille et de ruban normale- 
ment collants et adhesifs sensibles a la pression dans 
lesquels un melange de copolymeres sequences A-B-A (dans 
lequel A est une sequence polymere thermoplastique derivee 
du styrene et B est une sequence polymere elastomere derivee 
de l'isoprene) et d ' un compose solide generateur d'effet 
collant est extrude sur une f euille support. Comme agent 
generateur d'effet collant, il est decrit des agents solides 
generateurs d'effet collant compatibles, classiques, compre- 
uant les resines hydrocarbonees et analogues. Le copolymere 
sequence elastomere thermoplastique KRAlW® 1107 est indique 
comme materiau pouvant etre utilise dans la formulation 
adhesive decrite. 

Le brevet US n° 4 543 099 decrit des adhesifs sensibles 
a la pression pour conferer des caracteristiques elastiques 
a des materiaux qui sont relativement non elastiques, par 
extrusion d'un adhesif sensible a la pression, fondu a 
chaud, en contact avec un substrat, 1' adhesif sensible a la 
pression fondu a chaud comprenant (1) un copolymere sequence 
caoutchouteux qui comprend une portion de sequence interme- 
diaire caoutchoufceuse terminee par des sequences vinylarene 
cristallines ; (2) une resine generatrice d'effet collant 
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generalement compatible, et generalement associee, avec la 
portion de sequence intermediate du copolymere sequence ; 
et (3) une resine essentiellement hydrocarbonee aromatique 
ayant une temperature de transition vitreuse et un point de 
ramollissemenfc superieur a ceux de la resine generatrice 
d'effet collant et des sequences terminales du copolymere 
sequence. Ce brevet indique que les copolymeres sequences 
qui peuvent etre utilises comprennenb le KRATON® et que les 
resines generatrices d'effet collant peuvent comprendre des 
resines naturelles et synthetiques essentiellement hydrocar- 
bonees. 

Le brevet US n° 4 539 364 decrit des ensimages fondus a 
chaud pour fibres de verre, appliques sous la forme d'une 
masse en fusion a chaud sur des fibres de verre tandis 
15 qu'elles sont formees pour creer un revetement sur les 
fibres. L'ensimage fondu a chaud decrit est forme d'un 
caoutchouc copolymere sequence therraoplastique, tel que le 
KRATON ; d'une cire de polyethylene de faible masse 
molaire ; et de n ' iraporte quelle resine de faible masse 
molaire compatible avec la sequence styrene terminale du 
polymere sequence caoutchouteux, la resine etant de prefe- 
rence un copolymere hydrogene styrene/methylstyrene ayant 
une masse molaire moyenne en poids d' environ 1000, une 
viscosite a l'etat fondu de 1 poise a 209 °C, et une 
25 temperature de transition vitreuse d 'environ 65°C, une 
resine hydrocarbonee de faible masse molaire convenant 
particulierement bien etant constitute par la resine 
REGAL RE 1126 disponible aupres de Hercules Incorporated. 

En depit de ce qui precede, il existe un besoin en 
materiaux composites elastomeres (par exemple en stratifies 
composites elastomeres) qui peuvent etre facilement fabri- 
ques et qui aient des proprietes souhaitables . En outre, il 
existe un besoin en compositions extrudables pour former des 
materiaux en feuilles elastomeres, par exemple des materiaux 
composites qui peuvent etre utilises pour former facilement 
des materiaux en feuilles elastomeres (par exemple des 
voiles non tisses fibreux, tels que des voiles entraines a 
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l'etat fondu). En outre, il existe un besoin en materiaux en 
feuilles elastomeres qui peuvent etre utilises pour donner 
des proprietes elastomeres a un stratifie composite, en 
ayant recours a une liaison entre le materiau en feuille 
'5 elastomere et une autre feuille (par exemple un voile) d-un 
tel stratifie composite ne demandant pas de temperatures 
elevees. 

En consequence, 1 ' un des buts de la presente invention 
est d'apporter une composition extrudable, qui peut etre 
extrudee en une feuille non tissee elastomere (par exemple 
un film ou un voile), en particulier un voile non tisse 
elastomere fibreux, et plus particulierement encore un voile 
non tisse elastomere fibreux qui peut etre forme par 
entraxnement a l'etat fondu, la feuille non tissee elastome- 
15 re ayant a la fois des proprietes elastiques et adhesives. 

L« invention se propose encore d'apporter un materiau 
composite (par exemple un statifie composite) comprenant une 
feuille non tissee elastomere formee de ladite composition 
extrudable et dans lequel la liaison entre la feuille non 
tissee elastomere et une autre feuille du materiau composite 
peut etre realisee sans application de temperature elevee 
pendant la liaison (par exemple a la temperature ambiante). 

L 1 invention se propose encore d'apporter un materiau 
composite, dans lequel au moins une feuille du stratifie est 
25 un voile non tisse elastomere fibreux, ayant des proprietes 
adhesives, lequel voile est forme de ladite composition 
extrudable et peut etre lie a des couches de divers autres 
materiaux, y compris du polypropylene lie par voie centri- 
fuge, sans application de temperatures elevees. 
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Un autre but de la presente invention est d'apporter un 
materiau composite, comprenant un voile non tisse elastome- 
re, en particulier un voile non tisse elastomere fibreux, et 
mieux encore un voile elastomere non tisse fibreux forme par 
entrainement a l'etat fondu, dans lequel ledit voile est 
forme de ladite composition extrudable et le stratifie est 
un stratifie lie a l'etat etire, une autre couche du 
stratifie (autre que le voile elastomere) etant un materiau 
froncable. 

La presente invention atteint chacun des objectifs 
precites par diverges techniques' decrifces ci-dessous, mais 
chaque technique utilise une resine generatrice d'effet 
collant incorporee en tant que partie de la composition 
extrudable pour former le materiau non tisse elastomere. 
Sans caractere limitatif , la composition extrudable selon la 
presente invention est, de preference, constitute (l) d'un 
polymere elastomere ; (2) d'une polyolefine ; et (3) d ' une 
resine g6n6rafcri.ee d'effet collant. La composition doit etre 
extrudable et etre capable de former un materiau elastomere 
solide a l'issue d'une telle extrusion. Ainsi, la composi- 
tion doit contenir une quantite suffisante de polymere 
elastomere pour que le materiau extrude soit elastomere. En 
outre, une telle composition doit comprendre une quantite 
suffisante de resine generatrice d'effet collant, telle que 
le materiau extrude (par exemple une feuille) puisse se 
comporter comme adhesif sensible a la pression) . 

La polyolefine est ajoufcee aux fins de reduire la 
viscosite de la composition extrudable, de sorte que la 
composition puisse etre extrudes (par exemple entralnce a 
l'etat fondu) a une temperature suffisamment basse pour que 
le polymere elastomere ne soit pas degrade et/ou brule. Des 
substances, autres qu • une polyolefine, peuvent etre utili- 
ses pour reduire la viscosite, il, s'ensuit que la 
polyolefine n'est pas necessaire et que dans une forme 
d'execution specifique, la resine generatrice d'effet 
collant elle-meme (par exemple une resine hydrocarbonee de 
faible masse molaire) pent etre utilisee comme rcducteur de 
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la viscosite, en plus d'offrir sa foncfcion generatrice 
d'effet collant, lorsqu'une telle resine pent suf f isamment 
reduire la viscosite de la composition pour atteindre les 
objectifs de la presente invention ( c ' est-a-dire per-mettre 
1« extrusion a des temperatures suffisamment basses pour 
eviter la degradation et/o.u le brulage du polymere elastome- 
re) . 

A l'egard de 1« inclusion de polyolefine dans la 
composition, comme indique dans la demande de brevet 
americaine n° 760 698 precitee, diverses polyolefines P eu- 
vent etre utilisees, en quantite telle que la composition 
globale ait une viscosite suffisamment basse pour etre 
extrudee a des temperatures suffisamment basses pour eviter 
la degradation et/ou le brulage du copolymere sequence. 
15 En ufcili sanb la composition comprenant au moins le 

polymere elastomere et la resine generatrice d'effet 
collant, et une composition renfermant egalement la poly- 
olefine, on pent former unmateriau non tisse elastomere, 
par exemple un voile de materiau non tisse elastomere 
20 fibreux, tel qu ' un voile elastomere entralne a l'etat fondu, 
et un tel materiau non tisse elastomere pent Stre utilise 
comme adhesif sensible a la pression pour etre lie a un 
materiau froncable tel qu'un polypropylene lie par voie 
centrifuge a des temperatures relativement basses. Plus 
25 particulierement, un tel voile elastomere non tisse pent 
etre etire et, tandis qu'il est etire, il peut etre lie (par 
exemple a une temperature comprise dans la gamme allant de 
16 a 82°C, de preference a des temperatures inferieures, 
comprises dans la gamme allant de 38° a 60°C, par exemple, a 
30 la temperature ambiante, sans chauffage sensible du voile a 
des fins de liaison) k un voile de materiau fron 9 able, apres 
quoi, apres relachement de l'etirage du voile elastomere, on 
obtient un materiau composite presentant une elasticite. 
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Dans les dessins, la figure unique est une illustration 
schematique d ' un precede de fabrication continu en ligne de 
voile froncable stratifie lie a l'etat etire sur chacune des 
faces opposees d « un voile elastomere. 

Bien que, dans la suite, on decrira 1 - invention en 
relation avec des formes d' execution specif iques et prefe- 
rees, on doit comprendre que 1' intention n'est pas de la 
limiter a ces formes d« execution. Au contraire, 1 ' intention 
est de couvrir toutes les modifications, variantes et 
equivalents qui peuvent etre inclus dans 1« esprit et la 
portee des revendications annexees . Avant de decrire plus 
specif iquement 1- invention, divers termes utilises ci-apres 
doivent etre def inis . Ainsi, le terme "compatible" est 
utilise pour decrire la relation d'un materiau polymere a un 
15 autre a 1 ' egard du precede d' extrusion et des extrudats. 
Pour etre compatibles, deux materiaux polymeres differents 
doivent avoir un comportement rheologique similaire, ils 
doivent former une masse fondue homogene, et apres avoir ete 
entraines par un courant de gaz pour former des fibres et 
20 s'etre solidifies, ils doivent former un produit solide 
homogene . 

Les termes "elastique" et "elastomere" sont utilises de 
maniere interchangeable pour evoquer la propriety que 
possede tout materiau qui, lorsqu'on lui applique une force 
25 d'etirement, permet a ce materiau de s ' allonger pour 
atteindre une longueur etiree qui est au moins d' environ 
125#, e'est-a-dire d' environ 1 fois 1/4, sa longueur au 
repos, et qui permet a ce materiau de recuperer au moins 4.0% 
de son allongement lorsque cesse la force d'etirement. Un 
exemple hypothetique qui satisferait a cette definition d'un 
materiau elastomere serait un echantillon d'un (1) centime- 
tre de materiau qui serait allongeable a 1,25 cm et qui, 
apres avoir ete allonge a 1,25 cm et relache, retrouverait 
une longueur n ' excedant pas 1,15 cm. De nombreux materiaux 
elastiques peuvent etre etires a plus de 25^ de leur 
longueur relachee et parmi ceux-ci nombreux sont ceux qui 
recuperent sensiblement leur longueur relachee d'origine 
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lorsque cesse la force d'etirement. Cette derniere classe de 
materiaux est generalement preferee pour la mise en oeuvre 
de 1 1 invention . 

Le terme "recuperation" se refere a une contraction 
d'un materiau etire lorsque cesse la force a laquelle il est 
soumis a la suite de l'etirement du materiau par application 
de ladite force. Par exemple, si un materiau ayant une 
longueur a l'etat relache, au repos, d'un (1) centimetre 
etait allonge de 50% par etirage a une longueur de 1,5 cm, 
le materiau aurait ete allonge de 50% et il aurait une 
longueur etiree egale a 150% de sa longueur relachee. Si cet 
exemple de materiau etire se contractait, c'est-a-dire 
recuperait une longueur de 1,1 cm apres qu'ait cesse la 
force d'etirement, le materiau aurait recupere 80% (0,4 cm) 
*5 de son allongement . 

Le terme "microf ibres" se refere a des fibres de petit 
diametre ayant un diametre moyen n'excedant pas environ 200 
microns, et de preference ayant des diametres compris dans 
la gamme allant d ' environ 0,5 micron a environ 50 microns 
et, mieux, ayant un diametre moyen compris entre environ 4 
microns et environ 40 microns. Les microfibres peuvent etre 
entrainees a 1 ■ etat fondu par extrusion d'un materiau 
thermoplastique fondu au travers d'une serie de capillaires 
de petit diametre formant matrice circulaire sous la forme 
de fils fondus et etirage des fils fondus par 1 • application 
d'un courant d ' air a grande vitesse, habituellement de 
l'air, pour reduire leur diametre et l'amener dans la gamme 
indiquee plus haut . 

Le terme materiau "lie par voie centrifuge" se refere a 
un materiau fait par extrusion d'un materiau thermoplastique 
fondu sous la forme de filaments au travers d'une serie de 
capillaires appartenant a une filiere centrifuge, le 
diametre des filaments extrudes etant ensuite reduit par 
exemple par etirage reducteur ou par d'autres mecanismes de 
liaison par voie centrifuge bien connus . Le produit de voile 
non tisse lie par voie centrifuge ainsi que des precedes de 
fabrication de tels voiles sont illustres par le brevet US 
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n° 4 340 563 au nom de Appel. 

Le terme "voile non tisse fibreux" designe un voile de 
materiau qui a ete forme sans 1 • utilisation d'un procede de 
tissage. Un voile non tisse fibreux a une structure de 
fibres ou de fils individuels qui sont entremeles mais non 
selon une maniere repetitive identifiable. Les voiles non 
tisses fibreux ont ete formes dans le passe par une 
diversity de procedes tels que par exemple les procedes 
d ' entrainement a 1 ' etat fondu, les procedes de liaison par 
voie centrifuge, les procedes de per cage de films et les 
procedes de cardage de fibres. Ces voiles non tisses fibreux 
ont generalement une masse moyenne par unite de surface 
n'excedant pas environ 300 g/m 2 et de preference une masse 
moyenne par unite de surface n'excedant pas environ 15 g/ m 2 
!5 jusqu'a environ 100 g/m 2 . 

Comme indique precedemment , la composition extrudable 
selon la presente invention comprend un polymere elastomere, 
par exemple un copolymere sequence elastomere. Des exemples 
de copolymeres sequences comprennent le copolymere sequence 
20 A-B-A' ou A-B, dans lesquels A est une sequence polymere 
thermoplastique, par exemple contenant un motif styrene tel 
qu'un motif poly ( vinylarene ) , et B est une sequence polymere 
elastomere tel qu'un diene conjugue ou un polymere d'alkene 
inferieur. Un tel copolymere sequence du type A-B-A' peut 
avoir des sequences thermoplastiques A et A' identiques ou 
differentes, et les copolymeres sequences selon 1» invention 
entendent comprendre les copolymeres sequences lineaires, 
ramifies et radiaux. A cet egard, les copolymeres sequences 
radiaux peuvent etre designes par (A-B^X, formule dans 
laquelle X est un atome ou une molecule polyf onctionnelle et 
chacun des groupes (A-B)- part radialement de X d'une 
maniere telle que A est une sequence terminale. Dans le 
copolymere sequence radial, X peut etre un atome ou une 
molecule polyf onctionnelle organique ou inorganique et m est 
un nombre entier ayant la meme valeur que le groupe 
fonctionnel present a l'origine dans X. II est habituelle- 
ment d'au moins 3, et est frequemment de 4 ou 5, sans y etre 
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limite. Ainsi, dans la presente invention, l'expression 
"copolymere sequence", et en particulier "A-B-A 1 " et 
copolymere sequence A-B entend designer tous les copolymeres 
sequences ayant les sequences caoutchouteuses et les 
sequences thermoplastiques indiquees plus haut, qui peuvent 
etre extrudes (par exemple par entrainement a 1 ' etat fondu) 
et sans limitation quant au nombre de sequences. Comme pour 
divers copolymeres sequences, 1 ' attention est attiree sur le 
brevet US n° 4 301 255. 

Parmi ces copolymeres sequences, ceux que l'on prefere 
sont ceux du type A-B-A' dans lequel A et A' peuvent etre 
des sequences terminales thermoplastiques identiques ou 
differentes et B est une sequence intermediaire caoutchou- 
teuse. Les copolymeres sequences entrant dans le cadre des 
15 copolymeres sequences A-B-A" comprennent des copolymeres 
sequences KRAToA. En particulier, deux polymeres KRAT0# 
specif iques util « s pour la mise en oeuvre de 1« invention 
sont le KRATON®G-l652 et le KRAToAx-1657. De tels 
copolymeres sequences caoutchouteux sont des copolymeres 
sequences polystyrene/poly( ethylene-butylene ) /polystyrene, 
celui ayant la designation 1652 ayant un rapport ponderal de 
sequences terminales polystyrene A aux sequences interme- 
diaires B poly (ethylene-butylene) de 29:71, et celui ayant 
la designation 1657 ayant un tel rapport ponderal de 14:86. 
25 Di verses proprietes de ces deux types de KRAT0#G sont 
indiquees dans le tableau suivant . - . 



20 
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TABLEAU 1 



KRATON^G 



10 



15 



20 



25 



PROPRIETES 

Resistance 

a la traction kg/cm 

Module 30052, kg/cm 2 

Allongement , JS 1 

Allongement a la rupture , 

Durete, Shore A 

Densite 

Viscosite Brookfield, 
(solution dans le toluene) 
CPS a 39°C 

Viscosite a 1 ' etat fondu, 
Indice de viscosite, 
Condition G, g/lO mn. 

Huile plastifiante 
Teneur en pourcentage 
ponderal 

Rapport styrene/ caoutchouc 
Forme physique 



G-1652 

316 2 

49 

500 

75 

0,91 
550 3 



0 

29:71 
Miettes 



GX-1657 

239 2 

25 

750 

65 

0,90 
1- 100 3 



0 

14:86 

Pastilles. 



1 Methode ASTM D. Vitesse de separation des machoires du 
test de traction D 412 254 mra/mn. 

2 Proprietes catacteristiques determinees sur un film coule 
a partir d'une solution dans le toluene. 

3 Concentration nette en polymfere, 20# en poids . 

4 Rapport de la somme des masses molaires des sequences 
terminales (A+A«) a la masse molaire de la sequence-, 
intermediaire B. Par exemple, en ce qui concerne le KRATOtJ® 
G- 1652 la somme des masses molaires des deux sequences 
terminales (A+A') est de 2952 de la masse molaire du 
copolymere sequence A-B-A 1 . 
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Naturellement , la presente invention n'est pas limitee 
* 1,u ^ lisation de tels copolymeres sequences caoutchouteux 
KRATOl^G corame copolymere elastomere selon la presente 
invention et 1 ' attention est attiree sur, par exemple, les 
divers caoutchoucs thermoplastiques qui sont des copolymeres 
sequences et qui sont caracterises par un motif styrene (tel 
qu'un polyvinyle-arene ) et sur les sequences intermediates 
polymer es elastomeres telles que les dienes conjugues ou les 
polymeres d'alkene comme indique dans le brevet US n° 
4 301 255 au nom de Korpman. On peut egalement se referer 
aux differents materiaux elastomeres utilises dans la 
formation des voiles elastiques fibreux decrits dans les 
demandes de brevet americaines n° 760 437 et n° 760 698 
precitees. Ainsi, en general, tout polymere elastomere qui 
15 est capable d'etre extrude (par exemple thermoplastique ) en 
un materiau elastomere solide entrant dans la composition de 
la presente invention Cy compris, par exemple, une resine 
generatrice d'effet collant) entre dans le cadre de la 
presente invention. 

La polyolefine qui est utilisee dans la composition 
extrudable doit etre une polyolefine qui, lorsqu'elle est 
melangee avec le copolymere sequence A-B-A' et soumise a une 
combinaison appropriee de pression et de temperature 
elevees, est extrudable, sous la forme melangee, avec le 
copolymere sequence A-B-A- . En particulier, les materiaux 
polyolefines que 1 > on prefere comprennent le polyethylene, 
le polypropylene et le polybutene, y compris les copolymeres 
d' ethylene, les copolymeres de propylene et les copolymeres 
de butene. L'on peut utiliser des melanges de deux de ces 
polyolefines ou davantage. 

Un polyethylene particulierement prefere peut etre 
obtenu aupres de U.S.I. Chemical Company sous la marque 
Petrothene Na601 (auquel on se refere egalement ici sous 
1 1 appellation PE Na60l) . Les informations obtenues aupres de 
•>5 U.S.I. Chemical Company indiquent que le Na601 est un 
polyethylene de faible masse molaire et faible densite 
convenant a 1 ' application dans les domaines des adhesifs et 
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des revetements fondus a chaud. U.S.I. indique egalement que 
le Na601 a les valeurs nominales suivantes : (1) une 
viscosite Brookfield, cP a 150°C de 8.500 et a 190°C de 
3-300 lorsqu'elle est mesuree selon la norme ASTM D 3236 ; 
(2) une masse specif ique de 0,903 g/cm 3 lorsqu'elle est 
mesuree selon la norme ASTM D 1505 ; (3) un indice de fusion 
equivalent ue 2.000 g/10 mn lorsqu'il est mesure selon la 
norme ATSM D 1238 ; (4) un point de ramollissement par 
anneau et bille de 102°C lorsqu'il est mesure selon la norme 
ASTM E 28 ; (5) une resistance a la traction de 60 kg/cm 2 
lorsqu'elle est mesuree selon la norme ASTM D 638 ; (6) un 
allongement de 90% lorsqu'il est mesure selon la norme 
ASTM D 638 ; (7) un module de rigidite. T p (45.000) de 
-34°C ; et (8) une durete de penetration (dixiemes de mm) a 
25°C de 3,6. 

Le Na601 a une masse molaire moyenne en nombre (Mn) 
d 1 environ 46OO ; une masse molaire moyenne en poids (Mw) 
d 1 environ 22.400 et une masse molaire moyenne Z d 1 environ 
83.300. La polymolecularite (Mw/Mn) du Na601 est d 1 environ 
4,87. Les valeurs Mn, Mw et Mz indiquees precedemraent sont 
calculees par les formules suivantes : 

Mn = Somme( (n) (MW) ) 
Somme (n) 

Mw = Somme ( (n) (MW) 2 ) 
Somme ( (n) (MW) ) 

Mz = Somme ( (n) (MW) 3 ) 

Somme ( (n) (MW) 2 ) 



ou 



MW = les diverses masses molaires des molecules indivi- 
duelles dans un echantillon, et 

n = le nombre de molecules dans un echantillon donne 
ayant une masse molaire donnee de MW. 

Naturelleraent, la presente invention n'est pas limitee 

a 1 'utilisation d'une telle polyolefine specif ique decrite 

ici. A cet egard, on peut se reporter aux polyolefines 

decrites dans la demande de brevet americaine n° 76O 698 

precitee. Pi us generalement, et compte tenu du but specif i- 
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que de la polyolefine, telle que decrite dans la demande de 
brevet americaine en cause, diverses polyolefines qui 
peuvent etre utilisees selon la presente invention peuvent 
etre f acilement determinees . 

Diverses resines generatrices d'effet collant qui 
peuvent etre utilisees selon la presente intention vont 
maintenant etre indiquees . En particulier, le but de la 
resine generatrice d'effet collant est de donner un voile 
elastomere qui peut agir comme adhesif sensible a la 
pression, par exemple, pour lier la feuille elastomere a un 
voile froncable. Naturellement , on connait diverses resines 
generatrices d'effet collant et elles ont ete decrites, en 
particulier dans les brevets US n° 4 294 936 et 3 783 072 
precites. Toute resine generatrice d'effet collant peut etre 
utilisee si elle est compatible avec le polymere elastomere 
et la polyolefine et si elle peut supporter les temperatures 
de traitement elevees (par exemple pendant 1 • extrusion ) . En 
general, les resines hydrocarbonees hydrogenees sont les 
resines generatrices d'effet collant que l'on prefere en 
raison de leur plus grande stability a la chaleur . Dans les 
paragraphes suivants sont donnees les informations sur trois 
resines specif iques generatrices d'effet collant dont deux 
sont des exemples de resines hydrocarbonees hydrogenees 
(resine generatrice d'effet collant REGALREZ® et de la serie 
ARC0*T®P ) et dont la troisieme est un terpene hydrocarbone 
(Z0NATAC®501 lite). Naturellement, si ces trois resines 
generatrices d'effet collant sont discutees de maniere plus 
specif ique, 1' invention n'est pas limit ee a 1 'usage de ces 
trois resines et d'autres resines generatrices d'effet 
collant compatibles avec les autres composants de la 
composition et supportant les temperatures de traitement 
elevees peuvent etre egalement utilisees et atteindre les 
objectifs de la presente invention. 

Les resines hydrocarbonees REGALRE2?® qui sont des 
produits de Hercules, Incorporated, sont des resines hydro- 
carbonees de faible masse molaire du type styrene complete- 
ment hydrogenees produites par polymerisation et hydrogena- 
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tion de matures premieres hydrocarbonees monomeres pures 
Les qualites 1094, 3102, 6108 et 1126 sont des resines non 
polaires fortement stables, legerement color ees et de faible 
masse molaire destines a etre utilisees pour modifier les 
matieres plastiques, comme adhesifs, revet ements, produits 
d'etancheite et de calfatage. Les resines sent compatibles 
avec one grande variete d'huiles, de cires, d-alkydes, de 
matures plastiques et d • elastomeres et elles sont solubles 
dans les solvants organiques courants. Les specifications de 
produit des quatre qualites precitees de resines hydro- 
carbonees REGAL RE Z et les informations de comptabilite pour 
ces quatre qualites sont indiquees ci-dessous respectivement 
dans les Tableaux 2 3 . 



BNSDOCia <FR. 



_2672298A1_I_> 



- 21 - 



2672298 



TABLEAU 2 



1094 

Point de ramollisse- 
ment 

Anneau et bille^ 

°C 90-98 

Couleur 



RESINES RBGALREZ 



94 



Proprietes caracte- 
ristiques 

Point de ramollisse- 
ment 

Anneau et bille 
°C 

Couleur 

Indice d'acide 

Indice de 
saponification 



Masse specifique 

a 21°C ~ 0,99 

Point eclair, 

COC, 0°C 235 

Viscosite a 1 1 etat 
fondu, °C 

1 poise 190 
10 poises 151 
100 poises 126 

Transition vit reuse 
(Tg), °C 33 



3102 



6108 



1126 



98-106 104-112 122-130 
-limpidite de cristal 



102 108 126 
-limpidite de cristal 



1 3 04 



293 



196 
164 
149 



51 



1,01 



243 



200 
168 
143 



52 



0,97 



243 



209 
182 

159 



65 
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TABLEAU 3 



Compatibility 



Resines REGALRE 



Compatibility avec 1094 

Caoutchouc naturel 

SBR 1011 

KRATON 1107 (MB) 

KRATON 1101 (MB) 

Copolymeres a sequences 
fcerminales styrene 

KRATON "G" (MB) 

Copolymeres E/VA 

(faible teneur en aceta- 
te de vinyle) e 
(forte teneur en aceta- 
te de vinyle) p 

Cire de paraffine E 

Cire microcrystalline E 



G 
P 
G 
P 

P 
G 



3102 

G 
G 
G 
F 

G 
F 



F 

E 
G 
G 



6108 

G 
G 
E 
G 

F 
G 



F 
E 
E 



1126 

G 
P 
G 
P 

P 

G 



E 

P 
E 
E 



Cle : E = Excellente ; G = bonne ; 

F = assez bonne ; P = mediocre. 



De plus, le REGALREZ®1 1 2 6 a la masse moleculaire sui- 
vante, telle que determinee par l'indicateur d'indice de 
refraction : (l) masse moleculaire moyenne en poids (MW) = 
1385 ; (2) masse moleculaire moyenne en nombre (Mn) = 919 ; 
(3) Mw/Mn =1,51. 

Les resines de la serie ARKoA qui sont des produits 
de Arakawa Chemical (U.S.A.), Inc., sont des resines synthe- 
tiques generatrices d'effet collant pour adhesifs sensibles 
a la pression qui sont a base de resines d « hydrocarbure de 
petrole, ces resines generatrices d'effet collant etant 
incolores et inodores, resistant aux intemperies et a la 
chaleur et ayant les proprietes generales indiquees dans le 
Tableau 4 suivant : 
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TABLEAU 4 



ARKON ARKON ARKON 
P-70 P-90 P-lOO 



ARKON 
P-115 



ARKON 
P-125 



Indice de couleur 

(Hansen) 
Point de ramollis- 
sement 

Ihdice d'acide 

Masse specif ique 
(20°C) 

Ihdice de refrac- 
tion (20°C) 

Masse moleculaire 

Cendres (%) 

Constante dielec- 
trique 

50 MC 
1000 MC 

Facteur de 

dissipation 

dielectrique 
50 MC 
1000 MC 



50 

70° 
0 



50 

90°C 
0 

0,973 

1,515 

650 

0,05 



2,3 
2,3 



0,0001 max 
0,0001 max 



50 

100°C 
0 

0,982 

1,519 
700 

0,05 



2,3 
2,3 



0,0001 max 
0,0001 max 



50 

115°C 
0 

0,985 

1,523 

850 

0,05 



2,3 
2,3 



0,0001 max 
0,0001 max 



50 

125°C 
0 

0,989 

1,530 

1000 

0,05 



2,3 
2,3 



0,0001 max 
0,0001 max 



La resine Z0NATEC®501 lite qui est un produit de Arizo- 
na Chemical Co., a un point de ramollissement de 105°C, une 
couleur Gardner 1963 (50% dans l'heptane) de 1- et une 
couleur Gardner nette (pure) de 2+ ; une couleur (couleur 
Gardner approximativement egale a 1- ( 50% dans 1' heptane) ; 
couleur APHA = 70) d'eau limpide, une densite (25°/25 0 C) de 
1,02 et un point eclair (coupelle fermee, °C) de 249°C. 

Les composants de la composition de la presente inven- 
tion peuvent etre utilises sur de vastes gamines de quantites 
de chacun des composants, ces quantites etant facilement 
determinables par l'homme de l'art. Comme guide, lorsqu'on 
utilise un copolymere sequence A-B-A, une polyolefine et le 
REGALRE2 8 ' pour les trois composants de la composition 
extrudable, les gammes suivantes larges et prefer ees indi- 
quees dans le Tableau 5 sont donnees k titre d'exemples. On 
insiste sur le fait que ces gammes ne sont donnees qu'a des 
fins d' illustration pour servir de guide aux quantites des 
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differents composants dans la composit 



ion. 



10 



Polymere 

Copomymere 
sequence A-B-A 

Polyolefine 

REGAL REZ 



TABLEAU 5 

Gamme large 

40-80# 
.5-40% 
5-30% 



Gamme preferee 

60-70# 
15-25^ 
10-2052 



15 



.20 



25 



30 



Comme indique precedemment, si la presente invention a ete 
decrite comme portant sur une composition extrudable a trois 
composants formee (1) d'un polymere elastomere ; (2) d'une 
polyolefine j et ( 3 ) d'une resine generatrice d'effet 
collant, la polyolefine, dont la fonction est de reduire la 
viscosite de la composition totale (comparee avec la 
viscosite du polymere elastomere en tant que tel) , peu t etre 
remplacee par d'autres reducteurs de viscosite compatibles, 
ou peut etre eliminee completement ' lorsque la resine 
generatrice d-effet collant agit egalement comme reducteur 
de viscosite. Par exemple, les resines hydrocarbonees de 
faible masse molaire, telles que le REGALREZ®, peuvent agir 
egalement comme reducteur de la viscosite, auquel cas, la 
composition extrudable peut etre formee du polymere elasto- 
mere et de la rdsine generatrice d'effet collant (par 
exemple le REGALREZ®) . 
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Bien que les composants principaux de la composition 
extrudables selon la presenfce invention aient ete decrits 
dans ce qui precede, une telle composition extrudable n'est 
pas limitee a ces composants et elle peut inclure d'autres 
composants n'ayant pas d'effets nuisibles sur la composition 
dans l'atteinte des objectifs poses- Comme exemples de 
materiaux qui peuvent etre utilises comme composants 
supplementaires, on peut citer, sans que cela soit limita- 
tif, les pigments, les anti-oxygene, les stabilisants, les 
tensioactifs, les cires, les promoteurs d • ecoulement , les 
solvants solides, les particules et les materiaux ajoutes 
pour ameliorer 1' aptitude au traitement de la composition. 

Comme indique precedemment, la composition extrudable 
peut etre integree dans un voile non tisse (par exemple un 
15 film, un film poreux ou un voile non tisse fibreux) par des 
techniques connues d' extrusion. Une technique d' extrusion 
preferee consiste a former un voile elastomere non tisse 
fibreux par des techniques d ' entraxnement a l'etat fondu. 
Les precedes d' entraxnement a l'etat fondu comprennent 
generalement 1' extrusion d'une resine polymere thermoplasti- 
que au travers d'une serie de capillaires de petit diametre 
appartenant a une matrice d ' entraxnement a l'etat fondu sous 
la forme de fils fondus dans un courant de gaz chauffe (le 
courant d'air primaire) qui s'ecoule generalement dans la 
25 merae direction que les fils extrudes, de telle sorte que les 
fils extrudes sont etires, e'est-a-dire tires ou etendus, 
pour reduire leur diametre a la taille de fibres ou, de 
preference, de micro-fibres. Les micro-fibres ainsi formees 
sont ensuite portees a l'ecart de la filiere par le courant 
30 de gaz. Le courant de gaz est dirige vers ixn element poreux, 
tel qu'un transporteur poreux ou un tambour poreux qui se 
deplace sur une boxte a vide de telle sorte que les fibres 
portees par l'air viennent buter contre la surface de 
1' element poreux et sont recuperees sur cette surface pour 
former un voile non tisse coherent de fibres. Les disposi- 
tions de matrice d ' entraxnement a l'etat fondu s'etendent 
habituellement en travers de 1 • element collecteur poreux 
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dans une direction qui est sensiblement transversale a la 
direction de mouvement de la surface collectrice. Les 
dispositions de matrice comprennent une serie de capillaires 
de petit diametre disposes en ligne en travers de la matrice 
5 avec la dimension transversale de la matrice sensiblement 

egale a la largeur voulue pour le voile non tisse fibreux 
devant etre produit. En d'autres termes, la dimension 
transversale de la matrice est une dimension qui est definie 
par la rangee lineaire de capillaires de matrice. Habituel- 
10 lement, le diametre des capillaires sera de l'ordre 

d' environ 0,25 mm a environ 0,51 mm, par exemple d- environ 
0,37 mm a environ 0,46 mm. II sera prevu de 5 a environ 50 
capillaires de ce type par 25,4 nun lineaire de face de 
matrice. Habituellement , la longueur des capillaires sera 
15 d'environ 1,2? mm a environ 5,08 mm, par exemple d'environ 

2,87 mm a environ 3,56 mm. Une matrice d • entrainement a 
l'etat fondu pent s'etendre sur environ 762 mm a environ 
1524 mm ou plus en direction transversale. 

De telles techniques d ' entrainement a l'etat fondu, et 
les appareils pour leur mise en oeuvre sont connus dans la 
technique consideree et ils sont decrits en detail dans la 
demande de brevet americaine n° 760 698 precitee. Par 
exemple, en utilisant une composition contenant en poids 
67 % de KRAT0N%-1657, 22 % de PE Na601 et 11 % de REGALREZ® 
1126, une telle composition a ete entrainee a l'etat fondu 
avec une temperature de composition de 271°C. En general, on 
pent utiliser les parametres suivants pour 1 ' entrainement a 
l'etat fondu de compositions extrudables selon la presente 
invention, lesdits parametres n'6tant donnes qu'a titre 
30 d' illustration sans aucun caractere limitatif. Ainsi, la 
composition extrudable peut etre entrainee a l'etat fondu 
tandis qu'elle est a une temperature comprise entre 260° et 
316°C et, de preference, entre 274° a 302°C pendant 
1» entrainement a l'etat fondu. La temperature de l'air 
35 primaire, pendant 1 ' entrainement a l'etat fondu, peut etre 

de 260° a 343°C, et de preference de 288° a 31S°C ; et la 
pression de l'air primaire peut etre comprise entre 0,14 et 
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0,56 kg/cm et de preference entre 0,28 et 0,35 kg/cm 2 . 

En ce qui concerne la formation du stratifie, diffe- 
rents materiaux froncables peuvent etre utilises ; a cet 
egard, on peut se reporter a la demande de brevet des 
5 Etats-Unis n° 760 437 precitee. Les materiaux en voiles 
froncables peuvent comprendre, sans que cela soit limitatif , 
les voiles non elastiques tels que le polyester non 
elastique carde lie et le voile de fibres de polypropylene 
non elastique, le polyester non elastique lie par voie 
10 centrifuge ou le voile de fibres non elastique de polypropy- 
lene, les voiles de fibres cellulosiques non elastiques, par 
exemple les voiles de fibres de coton, les voiles de fibres 
de polyamide, par exemple les voiles de nylon 6-6 vendus 
sous la marque CEREX par Monsanto, et les melanges de deux 
15 des composants precites ou davantage. II est particuliere- 
ment souhaitable d'utiliser le voile froncable comme couches 
externes (par exemple, sous la forme d«un sandwich dans 
lequel le voile elastomere constitue la couche intermediate 
et les voiles de couverture sont formes de voiles fronca- 
20 bles). Le poids par unite de surface du ou des voiles 
froncables depend de divers facteurs, y compris la force de 
retrait du voile elastique et le retrait voulu pour le voile 
elastique. A titre d» exemple, sans que cela soit limitatif, 
des valeurs de masse par unite de surface pour le ou les 
voile(s) froncable(s) sont de 5 a 100 g par metre carre, et 
de preference de 10 a 30 g. 

Un materiau que 1 1 on prefere pour le voile froncable 
est du polypropylene lie par voie centrifuge. A cet egard, 
les melanges anterieurement connus de KRATON®/ polyethylene 
ne pourraient pas etre lies de maniere acceptable a des 
voiles de polypropylene lies par voie centrifuge sous la 
forme de voiles froncables. Selon la presente invention, en 
utilisant la resine generatrice d'effet collant comme 
coraposant de la composition avec le polymere elastomere et 
35 le polyethylene extrude pour former un voile elastomere 

ayant des proprietes adhesives, ou est capable de lier des 
voiles elastomeres aux voiles d'autres polymeres, y compris 
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le polypropylene lie par voie centrifuge. 

On va main tenant se referer a la figure unique des 
dessins dans la suite de la discussion du procede de 
stratification avec liaison a l'etat etire. Cette figure 
montre schema tiquement un procede en ligne de fabrication 
continue de voiles froncables, stratif iables et liables a 
l'etat etire, lesquels voiles peuvent etre des voiles non 
elastiques, et la liaison se faisant sur les deux faces 
opposees d'un voile elastique etirable. Ainsi, le voile 
elastique 3 de la presente invention a ete forme par un 
equipement d 1 entrainement a l'etat fondu classique 1, sur un 
convoyeur de formation 2 et il se deplace dans la direction 
indiquee par les fleches portees sur les rouleaux du 
convoyeur 2. Le voile 3 passe ensuite au travers des organes 
de liaison (galets 6 et 7). Les organes de liaison a galets 
peuvent etre formes d'un galet de calandrage en relief 6 et 
d'un galet formant enclume lisse 7- Di verses configurations 
de galets de liaison connues dans la technique peuvent etre 
utilises. Le premier voile formant substrat froncable 4 est 
deroule a partir d'une bobine d ' alimentation, comme l'est 
egalement le second voile formant substrat froncable 5. Le 
premier voile 4 et le second voile 5 s'avancent dans la 
direction indiquee par les fleches associees respectivement 
aux voiles 4 et 5- Le voile elastique 3 est etire a un 
pourcentage d • allongement voulu entre le convoyeur 2 et les 
galets de liaison 6 et 7 et, pour ce faire, les galets de 
liaison tournent a une vitesse plus grande que le convoyeur 
de formation 2. La pression entre les galets 6 et 7 lie les 
voiles (4 et 5) au voile elastique 3 pour former un materiau 
elastique composite 8. Comme on peut le voir a la figure 
unique, le materiau elastique se detend lorsque se relache 
l'etirement provoque par les galets de liaison, grace a quoi 
les voiles froncables sont fronces dans le materiau 
elastique composite 8. Le voile 8 est ensuite enroule sur 
une bobine receptrice 9. 

Comme on peut le comprendre, la liaison entre les 
voiles froncables et le voile elastique est une liaison par 
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points. Divers dessins de liaison peuvenfc etre utilises, 
selon les proprietes tactiles voulues, pour le material! 
stratifie composite final. Une telle liaison peut etre 
effectuee a des temperatures aussi basses que 16°C, par 
exemple. Une gamme de temperatures pour les galets de 
calandrage pendant la liaison va de 16 a 82°C et, de 
preference, de 3 8 a 60°C. A cet egard, la liaison peut etre 
effectuee sans chauffage des galets de calandrage ; cepen- 
dant, sans chauffage des galets de calandrage, il n'y aurait 
pratiquement aucune maitrise de la temperature des voiles 
pendant la liaison. En consequence, on prefere chauffer les 
galets de calandrage a une temperature comprise dans la 
gamme allant de 3$ a 60»C pour maxtriser la temperature des 
voiles pendant la liaison. Comme on peut le comprendre, dans 
15 une telle gamme de temperatures (38 a 60°C), la liaison est 
fournie par le caractere collant du voile elastique 
(c'est-a-dire la temperature n'est pas elevee au point de 
provoquer le ramollissement du voile elastique avec une 
liaison principalement due a un tel ramollissement). Un 
20 avantage de la presente invention est le fait qu'en raison 
des temperatures relativement basses qui peuvent etre 
utilisees pendant l'etape de liaison selon la presente 
invention, on peut utiliser de plus petites distances entre 
les points de liaison par comparaison aux distances 
25 utilisees dans les techniques de stratification classiques. 

En general, les galets de liaison 6 et 7 pressent le 
stratifie de voiles a une pression comprise, par exemple, 
entre 1,78 et 8,9 kg/mm et, de preference, entre 4,45 et 
6,23 kg/mm. Ces pressions sont a pen pres les memes que 
celles utilisees dans les techniques classiques de formation 
de materiaux elastiques composites. 

Comme conditions specifiques de la stratification avec 
liaison a l'etat etire et en se referant a 1« exemple 2 
ci-dessous, la vitesse du convoyeur de formation 2 etait de 
35 15,2 m/mn, les galets de liaison 6 et 7 tournaient a 46,6 
m/ron et la bobine d'enroulement tournait a 22,2 m/mn. 

Les exemples specifiques suivants de la presente 
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invention montrent la formation du voile elastomere non 
tisse entraine a l'etat fondu fibreux efc 1 • utilisation d'un 
tel voile pour former un stratifie lie a l'etat etire comme 
indique precedemment . Naturellement , la presente invention 
5 n'est pas limitee a de tels exemples, ces exemples n'etant 
donnes qu'a titre d 1 illustrations . 

Dans les exemples suivanfcs, on a utilise l'appareil en 
ligne represents a la figure unique. En ce qui concerne la 
structure de la matrice d« entrainement a l'etat fondu, on 

10 peut se reporter a la demande de brevet americaine 
n° 760 698 precitee et en particulier a la figure 3 de cette 
demande de brevet. La matrice d ' entrainement a l'etat fondu 
avait des ouvertures de 0,37 mm avec 30 ouvertures par 25,4 
mm de longueur. L'espace d'air (entre la pointe de la 

15 matrice et la plaque a air) de la matrice d • entrainement a 
l'etat fondu etait de 1 , 6 mm et la distance de la pointe de 
la matrice s'etendait au-dela de la plaque a air sur 0,20 
mm. De plus, dans les exemples, on avait utilise comme 
voiles froncables, du polypropylene lie par voie centrifuge 

20 ayant une masse par unite de surface de 13,6 g/m 2 , les 
voiles froncables etant appliques sur les deux faces du 
voile elastique. 

Exemple 1 

On a entraine a l'etat fondu un melange renfermant, en 
25 poids, 62,5 % de KRATON®G-l657, 25 % de polyethylene Na601 
et 12,5 % de REGALRE2®11 26 avec les conditions d- entraine- 
ment a l'etat fondu suivantes : temperature de fusion 
277°C ; temperature de l'air primaire (de formation) 313°C 
et pression de l'air primaire (de formation) de 0,28 kg/cm 2 . 
30 La distance de formation entre les matrices d ' entrainement a 
l'etat fondu et le convoyeur de formation etait de 254 mm. 
Apres la formation du voile entraine a l'etat fondu, le 
voile passait ensuite directement a I'etape de stratifica- 
tion par liaison a l'etat fondu. A cet egard, on peut se 
reporter a la figure 1. Pour la stratification par liaison a 
l'etat fondu, le convoyeur de formation tournait a une 
Vitesse de 16 m/mn ; les galets de liaison tournaient a une 
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Vitesse de 48 m/mn et la bobine de reception tournait a une 
Vitesse de 22 m/mn. Les galets de liaison etaient a une 
temperature de 49 °C et appliquaient une pression de liaison 
de 2,67 kg/ mm . 

Exemple II 

On a entraine a l'etat fondu un melange renferraant en 
poids 63 % de KRAToA-1657, 20 % de polyethylene Na601 et 
17 % de REGALRE2®1126 dans les conditions suivantes : 
temperature de fusion de 277°C et temperature d'air primaire 
de 3l6°C. La pression d'air primaire etait de 0,28 kg/cm 2 
avec une distance de formation entre les matrices et le 
convoyeur de formation de 254 mm. Le voile entraine a l'etat 
fondu passait ensuite directement a l'etape de stratifica- 
tion par liaison a l'etat etire avec le convoyeur de 
15 formation tournant a une vitesse de 15 m/mn, les galets de 
liaison tournant a une vitesse de 47 m/mn et la bobine de 
reception tournant a une vitesse de 22 m/mn. Les galets de 
liaison etaient a une temperature de 60°C et appliquaient 
une pression de 5 kg/mm. 

Exemple comparafcif I 
On a entraine a l'etat fondu une composition renfer- 
raant, en poids, 60 % de KRAT0N R G-l657 et 40 % de polyethyle- 
ne Na601, sans agent genera teur d'effet collant, dans les 
conditions suivantes : temperature de fusion de 279 °C, 
temperature de 1 ' air primaire de 317°C, pression de l'air 
primaire de 0,28 kg/cm et distance de formation entre les 
matrices et le convoyeur de formation de 356 mm. Le voile 
entraine a l'etat fondu forme a ensuite ete passe directe- 
ment a l'etape de stratification par liaison a l'etat etire, 
le convoyeur de formation tournant a une vibesse de 15 m/mn, 
les galets de liaison tournant a une vitesse de 46 m/mn et 
la bobine de reception tournant a une vitesse de 2 3 m/mn. 
Les galets de liaison etaient a une temperature de 82°C, et 
ils appliquaient une pression de 2,67 kg/mm. 
35 Les caracteristiques du voile entraine a l'etat fondu 

et du stratifie lie a l'etat etire, issus des trois exemples 
ci-dessus, sont indiquees dans le tableau 6 ci-apres. 
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Les caracteristiques physiques (caracteristiques physi- 
ques dans la direction de la machine) des voiles (enfcraines 
a l'etat fondu) non tisses fibreux, et des stratifies lies a 
l'etat etire formes par les procedes detailles dans les 
5 exemples I et II et dans l'exemple comparatif I, comme 
indique dans le tableau 6, ont ete determines par 
1' utilisation d'un appareil d-essai de traction Instron 
modele 1130. Chaque echantillon avait 76 mm de large 
(direction transversale a la machine) par 178 mm de long 
10 (direction de la machine). Chaque echantillon a ete place en 

long dans les machoires de 1' appareil Instron avec un 
reglage de la separation initiale des machoires de 102 mm. 
Les essais suivants ont ete mis en oeuvre avec les resultats 
indiques dans le tableau 6. 
15 (1) L' echantillon a ete ensuite etire a une vitesse de 

508 mm par minute pour determiner la charge en 
grammes necessaire pour allonger un tel echantillon 
de 100 % dans la direction de la machine. En 
d'autres termes, on a determine la charge en 
grammes necessaire pour allonger chaque echantil- 
lon, dans la direction de la machine, de deux fois 
la longueur qu'il a, dans la direction de la 
machine, a l'etat non etire, ce aux fins de trouver 
la charge pour 100 % d» allongement. 
25 (2) La charge a 500 % d ' allongement a ete determinee en 

trouvant la charge en grammes necessaire pour 
allonger chaque echantillon a une longueur, dans la 
direction de la machine, egale a 5 fois sa longueur 
dans la direction de la machine a l'etat non etire. 
30 (3) L' allongement en pourcentage a 1000 grammes est le 

pourcentage auquel 1 1 echantillon s • etire lorsqu'on 
lui applique une force de 1000 grammes dans la 
direction de la machine. 
(4) La charge h SO % d' allongement a ete determinee en 
35 trouvant la charge en grammes necessaire pour 

allonger chaque echantillon a une longueur, dans la 
direction de la machine, de 50 % superieure a sa 
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longueur, dans la direction de la machine, a l'etat 
non etire. 

(5) Le test de coherence interne a consiste a mesurer 
la charge maximale obtenue au cours de 1 ' etireraent 
5 d f un stratifie lie a l'etat etire entre deux 

plaques de pression couvertes avec un ruban adhesif 
sensible a la pression, double face. Cet essai 
indique la force necessaire pour destratifier le 
stratifie lie a l'etat etire . 
10 TABLEAU 6 

Caracteristiques du voile Exemple 1 Exemple II Exempl e 
etire a I'etat fondu j CO m- 

paratif 

Masse/unite de surface 76 g/m 2 72 g/m 2 75 g/ ra 2 

Charge pour 100 % 
15 d'allongement 448 g/7,6mm 392 g/7,6mm 983 
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g/7, 6mm 
49 

g/7,6mm 



Charge pour 500 % 

d'allongement 875 g/7 J 6mm 828 g/7,6mm 449 

Caracteristiques du SLE 

20 Masse/unite de surface 162 g/m 2 130 g/m 2 130 g/m 2 

% d'allongement sous lOOOg 123 % 117 % 102 % 

Charge pour 50 % 

d'allongement 452 g/7,6mm 556 g/7,6mm 507 

g/7, 6ram 

Coherence interne 3,9 kg 6,1 kg 2,3 kg 

SLE = Stratifie lie a I'etat etire. 

Comme on peut le voir d'apres le tableau precedent, 
1' incorporation de la resine generatrice d ! effet collant ou 
1 1 augmentation de la quantite d'une telle resine, augraente 
clairement la coherence du stratifie lie a l'etat etire. De 
plus, l 1 utilisation de la resine generatrice d'effet collant 
permet aux galets de liaison de fonctionner a une plus basse 
temperature. 

En consequence, la presente invention apporte les 
effets avantageux ci-apres : 

(1) En raison de la plus faible temperature de liaison, 
il y a moins de rupture du voile pendant la 
liaison. 
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(2) On obtient une capacite de liaison k un grand 
nombre de types differents de couches externes, y 
compris en particulier le polypropylene lie par 
voie centrifuge. 

(3) On peut obtenir un plus grand allongement du 
stratifie lie a l'etat etire du fait du moindre 
durcissement permanent provenant des plus faibles 
temperatures de liaison ; et 

(4) le tissu resultant off re des possibility d'etire- 
ment dans la direction de la machine ainsi qu'une 
bonne coherence interne. 

Bien que 1« invention ait ete decrite en se referant a 
di verses formes d> execution possibles, elle n'est pas 
limitees a ces formes d' execution mais diverses variantes, a 
15 la portee de l'homme de l'art, peuvent lui etre apportees. 

Par exemple les formulations ne sont pas limitees aux formes 
d' execution specif iques mais elles peuvent comprendre 
d'autres rapports et d'autres polymeres pour obtenir les 
memes resultats. Ainsi, on pourrait utiliser un polymere 
d' ethylene et d' acetate de vinyle ou d'autres polymeres 
hydrogenes du type styrene dans la composition. 
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REVINDICATIONS 

1 - Composition exbrudable pour la formation de feuil- 
les non tissees d « elastoraere sensible a la pression, compre- 
nant : a) un polymere elastomere, et b) une resine 
generatrice d'effet collanb, la quantite de polymere 
elastomere dans la composition etant suffisante pour que la 
feuille non fcissee formee soit elastomere, et la quantite de 
resine generatrice d'effet collant dans la composition etant 
suffisante pour que la feuille formee puisse agir comme 
adhesif . 

2 - Composition extrudable selon la revendica tion 1, 
dans laquelle la composition renferme en outre une poly- 
olefine, la quantite de polyolefine dans la composition 
etant suffisante pour abaisser la viscosite de la composi- 
tion de telle sorte que la composition puisse etre extrudee 
sans degradation ou brulage du polymere elastomere. 

3 - Composition extrudable selon la revendica tion 2, 
dans laquelle ledit polymere elastomere est un copolymere 
sequence elastomere . 

4 - Composition extrudable selon la revendica tion 3, 
dans laquelle le copolymere sequence elastomere est choisi 
dans le groupe comprenant les copolymeres sequences A-B-A', 
les copolymeres sequences A-B, et les copolymeres sequences 
radiaux (A-B}^X, dans lesquels A et A' sont des sequences 
polymeres thermoplastiques qui peuvent etre identiques ou 
differentes et B est une sequence polymere caoutchouteuse et 
X est un atome ou une molecule polyf onctionnel organique 
ou inorganique, avec m representant un nombre entier ayant 
la meme valeur que le groupe f onctionnel present a l'origine 
dans X. 

5 - Composition extrudable selon la revendica tion 4, 
dans laquelle le copolymere sequence elastomere est un 
copolymere sequence A-B-A' . 

6 - Composition extrudable selon la revendication 5, 
dans laquelle A et A* sont des sequences poly( vinylarene) et 
B est un polymere d'un diene conjugue ou d' un polymere 
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d' alkene inf erieur. 

7 - Composition exfcrudable selon la revendication 6, 
dans laquelle la polyolefine est au moins une polyolefine 
choisie dans le groupe comprenant le polyethylene, le 
polypropylene, le polybutene, les copolymeres d' ethylene, 
les copolymeres de propylene, les copolymeres de butene, et 
leurs melanges. 

8 - Composition extrudable selon la revendication 7, 
dans laquelle la resine generatrice d'effet collant est une 
resine hydrocarbonee hydrogenee. 

9 - Composition extrudable selon la revendication 8, 
dans laquelle la resine hydrocarbonee hydrogenee a un point 
de ramollissement compris entre 90 et 130°C, une densite a 
21 °C comprise entre 0,97 et 1,04, une temperature de 
transition vitreuse comprise entre 33 et 65°C, une viscosite 
a l'etat fondu de 1 poise entre 190 et 209°C, une viscosite 
a l'etat fondu de 10 poises entre 151 et 182°C, et une 
viscosite a l'etat fondu de 100 poises entre 126 et 159°C. 

10 - Composition extrudable selon la revendication 9, 
dans laquelle la composition comprend en poids 40-80# de 
copolymere sequence A-B-A * , 5-40$ de polyolefine et 5-30$ de 
resine generatrice d'effet collant. 

11 - Composition extrudable selon la revendication 10, 
dans laquelle la composition renferme, en poids, 60-70# de 
copolymere sequence A-B-A', 15-25# de polyolefine et 10-20JS 
de resine generatrice d'effet collant. 

12 - Composition extrudable selon la revendication 6, 
dans laquelle la resine generatrice d'effet collant est une 
resine hydrocarbonee terpene. 

13 - Composition extrudable selon la revendication 6, 
dans laquelle la resine generatrice d'effet collant est une 
resine hydrocarbonee hydrogenee. 

14 - Composition extrudable selon la revendication 2, 
dans laquelle la composition comprend en poids 40-80g de 
resine elastomere, 5-40# de polyolefine et 5-2,0% de resine 
generatrice d'effet collant. 
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15 - Materiau composite elastomere comprenant au moins 
une feuille elastomere sensible a la pression formee de la 
composition extrudable selon l'une quelconque des revendica- 
tions 1 a 14, ladite feuille etant liee a au moins un voile 

5 frongable qui est extensible et contractible avec le voile 
elastique lorsqu'on etire et relache le materiau composite,, 
dans lequel la feuille elastomere sensible a la pression est 
liee au voile fron9able sans chauffage de la feuille 
elastomere et du voile fronsable aux fins de les ramollir, 
10 la liaison entre la feuille elastomere et le voile fron?able 
etant effectuee par suite du caractere collant de la feuille 
elastomere . 

16 - Materiau composite elastomere selon la revendica- 
tion 15, dans lequel la feuille elastomere est formee d'un 

15 melange de polymere elastomere et d'une resine generatrice 
d'effet collant, le melange contenant une quant ite suffisan- 
te de polymere elastomere pour que la feuille soit 
elastomere et une quant ite suffisante de resine generatrice 
d'effet collant pour que la feuille puisse adherer au voile 

20 fron^able par application de pression, sans chauffage aux 
fins de ramollir la feuille elastomere. 

17 - Materiau composite elastomere selon la revendica- 
tion 15, dans lequel la feuille elastomere est un voile non 
tisse elastomere fibreux. 

2 5 18 ^ Materiau composite elastomere selon la revendica- 

tion 17, dans lequel le voile non tisse elastomere fibreux 
est un voile forme par entraxnement a l'etat fondu. 

19 - Materiau composite elastomere selon la revendica- 
tion 15, dans lequel le voile f rotable est un voile non 

30 tisse fibreux. 

20 - Materiau composite elastomere selon la revendica- 
tion 19, dans lequel le voile non tisse fibreux est un voile 
forme par liaison par voie centrifuge. 

21 - Materiau composite elastomere selon la revendica- 
35 tion 20, dans lequel le voile lie par voie centrifuge est un 

voile de polypropylene lie par voie centrifuge. 

22 - Materiau composite elastomere selon la revendica- 
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tion 21 , dans lequel le voile fron9able est un voile non 
tisse fibreux. 

23 - Materiau composite elastomere selon la revendica- 
tion 22, dans lequel le voile non tisse fibreux est un voile 
forme par liaison par voie centrifuge . 

24 - Materiau composite elastomere selon la revendica- 
tion 23, dans lequel le voile lie par voie centrifuge est un 
voile de polypropylene lie par voie centrifuge. 

25 - Materiau composite elastomere selon la revendica- 
tion 15, forme par un procede comprenant les etapes de : 

a) mise sous tension de ladite feuille elastomere 
sensible a la pression pour l'allonger ; et 

b) liaison de la feuille elastomere allongee a au moins 
un voile fron^able par application d'une pression a la 
feuille elastomere sous tension et au voile fron9able, sans 
chauffage de la feuille elastomere et du voile f rotable en 
vue de leur ramollissement, la liaison etant accomplie par 
suite du caractere collant de la feuille elastomere. 
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